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1. 背景 
自動車排気ガスに含まれる、一酸化炭素、炭化水
素、窒素酸化物の浄化には触媒が用いられており、
触媒の状態や活性について広く研究が行われてい
る。中でも、CO 酸化反応での低温活性を高めるこ
とは課題の一つである。 
CO 酸化反応で、一定環境下（ガス流量・圧力・
組成・温度）の中で CO2の生成量が自発的に振動
することが知られている [1]。その原因はセルの
形・表面の再構成等、様々なことが言われており、
完全な解明には至っていない。本研究では、X-ray 
Absorption Fine Structure (XAFS) 測定を行い触媒の
局所構造、電子状態を実時間観察および、反応速度
論に基づくシミュレーションを行った。これらを元
に、振動現象を解明し、CO 酸化反応での低温活性
向上の鍵をつかむことが本研究の目的である。 
2. 実験 
Rh(4wt%)/Al2O3を用い、温度、(CO+O2)の流量を
固定した状態で 60 分間ガスフローにて、XAFS と
四重極質量分析器(QMS)を連動させながら測定を行
った。XAFS 測定は、SPring-8 BL28B2 にて分散型
光学系を用いて 1s 程度の Rh K 吸収端時分割 XAFS
測定を行った。 
3. 結果・考察 
90°C、O2/CO=4 条件下での実験結果を図 1 に示
す。CO2の生成に関しては、鋭いピークの急激な生
成量の増大が観測され、それが周期的に続いてい
た。一方、触媒の価数の変化に対応する吸収端位置
の変化でも振動が観測され、CO2の鋭いピークが観
測されたタイミングで触媒は急激に酸化し、その後
緩やかに還元していることが観測された。 
実験結果とシミュレーションとを合わせた結果を
図 2 に示す。特徴的だった、触媒の急激な酸化に
合わせた、CO2生成量の増大、といった部分を再現
することができ、Rh 触媒での自発振動現象は酸化
還元モデルで説明された。CO 酸化反応での低温活
性に対する知見が得られ、今後の触媒設計等に応用
されることが期待される。 
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図 1 吸収端位置と CO2生成量の変化 
図 2 実験とシミュレーション (上 : 金属状態の割合、
下 : CO2の生成量) 
